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(57) Abstract: In prior art polymer-electrolyte membrane (PEM) fuel cells, mechanical compression devices are used which mostly 
serve to counteract the reactands supplied with overpressure. The heavy weight and large volume of these devices and the associated 
costs are decisive drawbacks for the practical use of fuel cells. According to the invention, the coatings are held together by chem- 
ical bonding agents without the provision of mechanical devices. The invention enables the avoidance of all the above-mentioned 
drawbacks due to the use of simple and economical laminating processes thereby eliminating the need for mechanical compression 
devices. The inventive laminating processes are particularly suited for the use of PEM fuel cells in the mobile domain and for a 
planar configuration of the individual cells, in which a plurality of individual or double cells are adjacently placed on a flat or curved 
surface. 

(57) Zusammenfassung: Bei bisher bekannten PEM Brennstoffzellen werden Vorrichtungen zur mechanischen Kompression ver- 
wendet, die meist dazu dienen, den mit Uberdruck zugefuhrten Reaktanden entgegenzuwirken. Das hohe Gewicht und Volumen die- 
ser Vorrichtungen und die damit verbundenen Kosten sind fur die praktische Anwendung von Brennstoffzellen von entscheidendem 
Nachteil. Gemass der Erfindung werden die Schichten ohne mechanische Vorrichtungen durch chemische Bindemittel zusammen- 
gehalten. Mit der Erfindung konnen somit mittels einfacher und kostengunstiger 

[Fortsetzung auf der nachsten Seite] 
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Laminierungsprozesse alle oben aufgefuhrten Nachteile durch Eliminierung der Vorrichtungen zur mechanischen Kompression ver- 
mieden werden. Die erfindungsgemassen Laminierungsprozesse eignen sich insbesondere bei dem Einsatz von PEM-Brennstof- 
fzellen im mobilen Bereich sowie bei einer planaren Anordnungen der einzelnen Zellen, bei denen sich eine Mehrzahl von Einzel- 
oder Doppelzellen nebeneinander auf einer ebenen oder gekrummten Flache befinden. 
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Brennstoffzellenanordn ung und Verfahren zu ihrer Herstellung 

Die Erfindung bezieht sich auf eine Brennstoffzellenanordnung, enthaltend 
5 mindestens eine Pol3mierelektrolyt-Menibraii-(PEM)-Brennstoffzelle mit einer 

zwischen einer Kathoden- und einer Anodenkatalysatorschicht angeordneten 
Polymerelektrolytmembran, beiderseits hiervon angeordneten Gasdiffusions- 
schichten und an wenigstens einer der Gasdiffusionsschichten anliegend 
wenigstens einer Abschlufischicht, und auf ein Verfahren zu ihrer Herstellung, 
10 und betrifft speziell PEM-Brennstoffcellen hoher Leistungsdichte, die ohne 

aufiere, mechanische Kompressionsvorrichtungen funktionsfahig sind und durch 
Laminierungsprozesse hergestellt sind. 

Das zentrale Bauteil einer PEM-Brennstoffzelle ist eine Polymerelektrolyt- 
15 Membran (PEM). Sie hat die Aufgabe, die fiir Brennstoffzellen typischen 

Reaktanden, z. B. Wasserstoff oder Methanol als Brennstoff und Luft bzw. reinen 
Sauerstoff als Oxidationsmittel, zu trennen, H+ Ionen zu leiten und elektronisch 
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zu isolieren. Auf beiden Seiten der Membran sind Katalysatorschichten aufge- 
bracht. Zur Verteilung der meist gasformigen Reaktanden und ztir Ableitung des 
im Betrieb entstehenden Stroms werden gut leitfahige porose Schichtmaterialien 
und evtl. zusatzlich Kanalstrukturen verwendet. Die Reaktanden werden in 
diesen Strukturen separat auf beiden Seiten der Membran gefuhrt. Zumindest 
die Brennstoffseite mufi zum umgebenden Luftraum mittels einer gasdichten 
Abschlufischicht oder -platte (z. B. einer sog. Bipolarplatte) und einer Dichtung 
abgeschlossen werden. 

Beim Betrieb der Zelle werden an der Katalysatorschicht der Brennstoffseite der 
Membran (Anode) Elektronen imd H+ Ionen freL Auf der gegeniiberliegenden 
Katalysatorschicht, der Kathode, werden die fiber einen aufieren Stromkreis 
gefiihrten Elektronen mit den durch die Membran wandernden H+ Ionen und 
dem Oxidationsmittel (z. B. Sauerstoff aus der Luft) zum Reaktionsprodukt (z. 
B. Wasser) vereinigt. Bei diesem Prozefi entsteht zwischen den beiden Katalysa- 
torschichten eine Potentialdifferenz, die im aufieren Stromkreis genutzt werden 
kann. 

Um geringe elektrische Ubergangswiderstande zwischen den einzelnen Schicht- 
materialien zu erhalten, werden im Stand der Technik Vorrichtimgen zur 
mechanischen Kompression senkrecht zur Membranflache von einzelnen Zellen 
oder Stapeln von Zellen verwendet (vgl. PCT/EP 00/03542 oder US 5,484,666). 
Die mechanische Kompression dient weiterhin dazu, der Druckkraft der meist 
mit Uberdruck zugefiihrten Reaktanden (z. B. Wasserstoff) entgegenzuwirken. 
Die Vorrichtung ziur Kompression besteht haufig aus zwei miteinander ver- 
schraubten massiven Platten, zwischen denen sich die Brennstoffzelle oder der 
Brennstoffzellenstapel befindet. Der von diesen Vorrichtimgen auf die Zellen 
aufgebrachte Druck liegt typischerweise zwischen 5 • 10 s imd 15 • 10 s Pa (5 und 
15 bar). 
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Das hohe Gewicht und Volumen dieser Platten und die damit verbundenen 
Kosten sind fur die praktische Anwendung von Brennstoffzellen insbesondere 
im mobilen Bereich von entscheidendem Nachteil. Am extremsten sind die 
Auswirkungen dieser Platten auf die Leistungsdichte der Brennstoffzellen bei 
5 planaren Anordnungen, bei denen sich eine Mehrzahl von Einzel- oder Doppel- 

zellen nebeneinander auf einer ebenen oder gekriimmten Flache befinden. Im 
Gegensatz zu Stapelanordnungen ist hier die Flache der Spannplatten ahnlich 
grofi wie die gesamte aktive Flache der Zellenanordnung. 

1 0 Mit der vorliegenden Erfindung konnen alle oben aufgefuhrten Nachteile durch 

Eliminierung der Vorrichtungen zur mechanischen Kompression vermieden 
werden. 

Durch die Erfindung sollen Brennstoffeellenanordnungen hoher Leistungsdichte 
1 5 ohne Verwendung von Vorrichtungen zur mechanischen Kompression ges chaff en 

werden, wozu vorzugsweise einfache und kostengunstige Laminierungsprozesse 
zur Herstelltmg derartiger BrennstoffzeUenanordnungen angewandt werden. 

Dies wird, ausgehend von der eingangs genannten Brennstoffzellenanordnung., 
20 dadurch erreicht, dafl die Membran, die Katalysatorschichten, die Gasdif fusions- 

schichten und die wenigstens eine Abschlufischicht der Brennstoffzelle mecha- 
nisch fest und elektrisch leitfahig bzw. elektrochemisch aktiv ganzflachig durch 
ionenleitende chemische Bindemittel, insbesondere Polymere und/oder Thermo- 
und/oder Duroplaste, miteinander verbimden sind, ohne dafi die Anordnung 
25 bzw. die Zelle eine sie zusammenpressende mechanische Vorrichtung utnfafit, 

bzw. dadurch, dafi bei der Herstellung der Zelle die Membran, die Katalysator- 
schichten, die Gasdiffusionsschichten und die Abschlufischicht(en) der Brenn- 
stoffzelle mechanisch fest und elektrisch leitfahig bzw. elektrochemisch aktiv 
durch ionenleitende Polymere und/oder Thermo- und/oder Duroplaste verbun- 
30 den werden. Die grofiten Vorteile der Erfindung ergeben sich bei der Anwen- 
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dung auf planare Anordnungen von Einzel- und Doppelzellen. 

Das Verbinden von Schichten, namlich einer Polymerdektrolyt-Membran mit 
zwei Gasdiffusionselektroden, durch Aufwenden von Warme und Druck ist an 
sich bekannt, z. B. aus der EP 0 935 304 A. 

Bevorzugte Weiterbildungen der Erfindung finden sich in den jeweiligen 
Unteranspruchen. 

Weitere Einzelheiten, Vorteile und Weiterbildungen der Erfindung ergeben sich 
aus der folgenden Beschreibung eines bevorzugten Ausfuhrungsbeispiels unter 
Bezugnahme auf die Zeichnung. Es zeigen: 

Fig. 1 einen Querschnitt durch eine einzelne Brennstoffzelle; 

Fig. 2 eine Draufsicht auf eine planare Anordnung von drei Brennstoff zellen 

auf einem gemeinsamen Substrat; 
Fig. 3 einen Querschnitt durch eine Doppel-Brennstoffzelle. 

Eine Brennstoffzelle gemafi Fig. 1 besteht, in stapelformigem Aufbau von unten 
nach oben, aus einem Substrat 1, einem auf diesem angeordneten Anoden- 
Stromableiter 2, an den sich weiterhin eine Kbhlenstoff-Komposit-Schicht 3 und 
an diese wiederum eine Anoden-Gasdiffusionsschicht 4 anschlieftt. Diese Schicht 
4 tragt an ihrer in der Zeichnung oberen Seite einen Katalysator 5, der un- 
mittelbar an einer Membran 6 anliegt, deren gegeniiberliegende Seite durch eine 
kathodenseitige Schicht eines Katalysators 7 bedeckt ist. An diese Schicht 
schliefit sich auf der membranabgewandten Seite eine kathodische Gasdiffu- 
sionsschicht 8 an, auf welcher schmale Leiterbahnen 9, gegebenenfalls auch nur 
Drahte, als Stromableiter aufgebracht sind. Die Anoden-Gasdiffusionsschicht 
4 bildet einen Gasraum, der mit Hilfe einer Dichtung 10 abgedichtet ist und uber 
einen Wasserstoffeinlafi 11 mit brennbarem Gas versorgt wird, das bzw. dessen 
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Reaktionsprodukte iiber einen Auslafi 12 wieder abgeleitet werden. Das Substrat 
1, der Anoden-Stromableiter 2 und die Kohlenstoff-Komposit-Schicht 3 bilden 
zusammen eine Abschluftschicht 13. Bei anderen Ausfiihrungen besteht die 
Abschlufischicht auch eventuell rnir aus den Schichten 2 und 3, oder auch 
5 iiberhaupt nur aus dem Stromableiter 2. 

Zellen der in Fig. 1 gezeigten Art konnen beispielsweise planar nebeneinander 
gemeinsam auf dern Substrat 1 angeordnet sein, auf dem die Anoden-Strom- 
ableiter 2 mit trennenden Zwischenraumen 14 angeordnet sind. Die Anschlxisse 
10 der einzelnen Teile der Anoden-Stromableiter 2 sind bei 15 dargestellt; sie sind 

zwecks Seriens chaining der drei Zellen jeweils mit einem Sternpunkt der 
Kathoden-Stromableiter 9 verbunden. Die beiden Stromabnahme-Pole sind mit 
11 +" und "-" gekennzeichnet. 



15 Die einzelnen Zellen weisen keine durchgehenden Schraubbolzen oder derglei- 

chen zum Verpressen au£ sondern sind durch passende Bindemittel miteinander 
verklebt. Durch zweckmaSige Wahl dieser Bindemittel ist die Druckfestigkeit 
der Anordnung trotz eines gewissen Uberdrucks in der Anoden-Gasdiffusions- 
schicht 4 gewahrt. 

20 

Die Zellen konnen auch als Stapel zusammengestellt sein, beispielsweise als 
Doppelzelle gemalS Fig. 3, die am Substrat 1 gespiegelt ist. Auch solche Zellen 
sind ohne mechanische Verprefimittel aufgebaut. 



25 Um Brennstoffzellen hoher Leistimgsdichte ohne Vorrichtungen zur mecha- 

nischen Kompression zu realisieren, mussen alle verwendeten Schichtmateria- 
lien mechanisch stabil \md mit geringem elektrischem Ubergangswiderstand 
verbunden sein. Die Druckkrafte des anodenseitigen Brennstoffes (beispielhaft 
wird im folgenden von Wasserstoff ausgegangen) mussen mindestens von den 

30 folgenden Grenzflachen (Fig. 1) aufgenommen werden: 
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Membran 6/Katalysatorschicht 5 
Katalysatorschicht 5/Gasdi£fusionsschicht 4 
Gasdiffusionsschicht 4/Abschlufischicht 13 



Wird mittels einer weiteren Abschlufischicht die Oxidationsmittelseite ge- 
schlossen (beispielhaft wird im Folgenden von Luft ausgegangen) und die Zelle 
evtl. mit Uberdruck betrieben, so ist die analoge Schichtfolge mechanisch zu 
verbinden. Bei offener Kathode wie in Fig. 1 dargestellt handelt es sich nm die 
Ubergange 



Membran 6/Katalysatorschicht 7 
Katalysatorschicht 7/Gasdiffusionsschicht 8 
Gasdiffusionsschicht 8/Stromableiter 9 



Selbst unter delaminierender Druckbelastung durch den Wasserstoff muft ein 
geringer Ubergangs- und Durchgangswiderstand durch die Schichtmaterialien 
gewahrleistet sein. Die typischerweise verwendeten Wasserstoffuberdrucke 
Uegen bei 10 4 bis 2 • 10 s Pa (0,1 - 2 bar). Die beschriebene Folge von mecha- 
nisch verbundenen (laminierten) Schichten kann sinngemafi fur alle ublichen 
Zellanordnungen wie bipolarer Stapel, monopolarer Stapel, Einzelzellen und 
quasi monopolare Doppelzellen verwendet werden. Fiir eine spezielle An- 
ordnung nutzlose Schichten wie z. B. das Substrat 1 fur die inneren ZeUen eines 
bipolare Stapels konnen auch weggelassen werden. 

Die AbschluBschicht hat bei verschiedenen Zellanordnungen teilweise ver- 
schiedene Funktionen. Die Anforderungen an Gasdichtigkeit und Leitfahigkeit 
parallel zur Schichtebene sind unterschiedlich. Alle Anforderungen konnen von 
der erfindungsgemafien AbschluBschicht insbesondere nach Beispiel 1 erfullt 
werden. 
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In den Abbildungen und der folgenden Beschreibung wird auf Kanalstruktnren 
zur Gasfiihrung in der Gasdiffusions- und/oder Abschluftschicht mit Ausnahme 
von Beispiel 1 nicht explizit eingegangen. 

Die Abschlufischicht 13 umfaftt ein Material mit einer elelctrischen Leitfahigkeit 
parallel und senkrecht zur ZeUebene, die ausreichend ist, den im Betrieb 
produzierten elektrischen Strom ohne wesentlichen Spannungsabfall zum 
Kontaktpunkt 15 zu transportieren. Um die Verwendung teuerer Edelmetalle, 
die als einzige Metalle auf der leicht sauren Anodenseite chemisch stabil sind, 
zu vermeiden, wird bevorzugt eine durchgehende oder geschlitzte 
Nichtedelmetall-Folie (z. B. Kupfer) verwendet, die mit einer leitfahigen dichten 
Schutzschicht versehen ist. Bevorzugt wird dabei das in Beispiel 1 beschriebene 
Laminierverfehren angewendet, das auf einem leitfahigen vorgeformten Schicht- 
material, wie es aus der WO 00/10174 bekannt ist, beruht. Fur Anwendungen, 
bei denen eine hohe mechanische Stabilitat gegen Knicken der Zellflache 
gefordert ist, kaim eine Metallfolie auf einem moglichst steifen Substrat mit 
geringer Dichte fixiert werden. Besonders gute Eigenschaften weisen glas- oder 
kohlefaserverstarkte Epoxidharzplatten auf. Am einfachsten ist die Verwendung 
einer durchgehend oder teilweise mit Kupfer beschichteten Elektronikplatine, 
die aufgrund von Massenproduktion sehr kostengiinstig verfiigbar ist. 

Die Membran 6, die Katalysatorschichten 5, 7 imd die Gasdiffusionsschichten 
4, 8 konnen durch Heifipressen tmter Verwendimg eines Hilfspolymers bevor- 
zugt in einem einzigen Arbeitsgang zur sogenannten Membran-Elektroden- 
Einheit (membrane-electrode-assembly: MEA) verbimden werden. Die dabei 
auftretenden Temperattu-en von bis zu 180° C (bevorzugt bis zu 140° C) und 
Driicke bis zu 5 • 10 7 Pa (500 bar, bevorzugt bis zu 250 bar) stellen hohe 
Anforderungen an die verwendeten Materialien. Beziiglich der Druckstabilitat 
sind xmgefiillte handelsiibliche Kohlefaserpapiere (Fa. Toray, Japan) als Gasdif- 
fusionsschicht meist nicht geeignet. Geeignete sehr druckstabile Gasdiffusions- 
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schichten sind aus dem US-Patent US 5,998,057 bekannt. Verbesserungen dieses 
Materials bezuglich Zugbeanspruchungen senkrecht zur Schichtebene mittels 
Einbringen von Kunstharzen sind in Beispiel 3 und 4 der WO 00/10174 darge- 
legt. Diese verbesserten Materialien lassen sich nicht nur als Verstarkung von 
Gasdiffusionsschichten, wie in dieser Druckschrift offenbart, sondern audi als 
vollstandige Gasdiffusionsschichten einsetzen. 

Als Hilfspolymere finden Nafion™ (Dupont), PTFE, THV™ (Dyneon) und nicht 
fluorierte Thermoplaste wie z. B. PE, PP und PS Verwendung. Eine geeignete 
Anwendung mehrerer dieser Polymere vergrofiert die Haftkraft im Vergleich 
zum Stand der Technik und Uefert einen nennenswerten Beitrag zur vorliegen- 
den Erfindung. Die Polymere konnen vor dem Heifipressen der Gasdiffusions- 
und der Katalysatorschicht in Form von Pulver, Vliesen, FoUen, Suspensionen 
oder Losungen beigegeben sein. Durch die Anwendung der erhohten Temperatur 
und des Drucks schmelzen oder erweichen diese Polymere und verbinden die 
SchichtmateriaUen innig. Detaillierte Verfahren sind in den nachfolgenden 
Beispielen 2 und 3 beschrieben. 

Die leitfahige mechanische Verbindung der Abschlufischicht und der MEA erfolgt 
z. B. durch Auftrag eines aushartbaren Harzes wie Epoxid-, Furan- oder Phenol- 
harz auf die Oberflache der Anode und/oder auf die der Anode zugewandte 
Oberflache der Abschlufischicht. Das Ausharten erfolgt bevorzugt unter Druck 
bei erhohter Temperatur. 

Um zu vermeiden, dafi das Harz einen zu grofien Anteil der Poren der Elektrode 
blockiert, kann auf die Elektrode oder die entsprechende Oberflache der 
Abschlufischicht zuvor eine mikroporose, leitfahige Schicht z. B. aus Rufi 
aufgebracht werden, die das wahrend des Aushartevorgangs fliissige Harz 
aufhimmt. Aufgrund der grofieren Kapillarkrafte in der feinporigen Schicht 
dringt das Harz nur wenig in die Elektrode ein. 
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Alternativ fuhrt audi das Heifiverpressen der AbschluRschicht und der MEA mit 
einem dazwlschen positionierten thermoplastischen Material in Form einer Folie 
oder eines Vlieses zu einer festen, leitfahigen Verbindung. 

5 Bevorzugt wird mit diesem Verfahrensschritt auch die Abdichtung des freien 

Membranrandes mit der Abschlu/Splatte durchgefiihrt. Bevorzugt wird eine 
Klebedichtimg mit kalt- oder heifihartenden Silikonen nach der WO 00/02279 
angebracht. Besonders bevorzugt kaim eine Klebedichtung ohne freien Mem- 
branrand auch nach DE 19703214 C verwendet werden. Beispiel 4 enthalt eine 
10 detaillierte Beschreibimg eines der Verfahren. 

Der in Fig.l dargestellte Kathodenstromableiter bedeckt die Kathode nur 
teilweise, damit der Sauerstoff der Luft bis zum Katalysator diffundieren kann. 
Er besteht bevorzugt aus einer Metallfolie (z. B. Kupfer), die entweder mit einem 
15 Edelmetall oder nach dem Verfahren in Beispiel 1 (Abschlufischicht) ein- oder 

beidseitig beschichtet ist. Die Laminierung des Stromableiters auf die Kathode 
bzw. die MEA erfolgt analog dem Verfahren zur Verbindung der Anode mit der 
AbschlulSschicht. 

20 Alternativ kann der Kathodenstromableiter auch als Gitter oder geschlitzte 

Metallfolie zwischen zwei kathodischen Gasdiffusionslagen wahrend des oben 
erwahnten Verstarkungsverfahrens eingelegt und dann mittels Druck- xmd 
Temperaturerhohung einlaminiert werden. 

25 Beispiel 1: 

Im Sinne von Beispiel 1 aus WO 00/10174 wird ein Kohlefaservlies (3 mg/cm 2 ) 
mit einer Dispersion aus expandierten, gemahlenem Graphit, Leitrufi xmd PTFE 
ein- oder mehrmals durch Einwalzen impragniert und nach jedem Impragnie- 
30 nmgsschritt getrocknet. Der Massenanteil an Graphit bezogen auf die einge- 
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brachten Kohlenstoffmaterialien betragt 10 bis 100 %, bevorzugt 40 bis 75 %. 
Der Anteil von PTFE and den gesamten eingebrachten Feststoffen betragt etwa 
3 bis 10 %. Nach Trocknen und Sintern betragt die flachenbezogene Gesamtmas- 
se des impragnierten Vlieses 6 bis 25 mg/cm 2 , bevorzugt 8 bis 14 mg/cm 2 . 
Dieses noch porose Schichtmaterial wird mit einer Losung aus Kunstharz, z. B. 
Epoxidharz, in Aceton getrankt und die Losungsmittel werden abgedampft. Der 
Kunstharzanteil in der Losung liegt bei 10 bis 90 %, und bevorzugt bei 40 bis 
60 %. Ein oder mehrere dieser Kunstharz enthaltenden Vliese werden auf eine 
Rupferfolie oder eine Elektronikplatine mit frei liegenden Leiterbahnen oder 
einer freien aber geschlossenen Kupferflache gelegt und bei evtl. erhohter 
Temperatur verprefit, bis das Kunstharz vollstandig oder teilweise ausgehartet 
ist. Die entstehende Schicht haftet gut auf der Metallschicht, ist dicht und weist 
einen geringen Durchgangswiderstand und einen geringen Ubergangswiderstand 
zu anderen Kohlenstoffmaterialien auf. Beide Widerstande zusammen betragen 
typischerweise weniger als 40 mOhm • cm 2 . 

Die Leiterbahnen auf der Elekttonikplatine konnen beziiglich Dicke und geome- 
trischer Struktur so gestaltet werden, dafi sich Kanale zur Fuhrung der Re- 
aktionsgase, namlich insbesondere Wasserstoff, ausbilden. Nach Beschichtung 
bleibt diese Kanalstruktur im wesentlichen erhalten. 

Beispiel 2: 

Die nachstehende Schichtfolge wird bei 190° C fur 15 Sekunden mit einem Druck 
von 10 7 Pa (100 bar) verprefit: 

Gasdiffusionsschicht 
Polypropylenfolie 3,5 ju.m dick 

Membran beidseitig beschichtet mit Katalysator enthaltend Nation™ oder 
ein verwandtes Ionomer 
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Polypropylenfolie 3,5 /xm dick 
Gasdiffusionsschicht 

Es entsteht eine mechanisch fest verbundene und elektrochemisch aktive MEA. 
Die obigen numerischen Daten sind nur Beispiele und konnen grofien Variatio- 
nen unterworfen werden. Weiterhin konnen statt Polypropylen auch andere 
Thermoplaste wie etwa Polyethylen eingesetzt werden. Die Verarbeitungs- 
temperatur kann in diesem Fall deutlich gesenkt werden. 

Eine feste Verbindung entsteht auch, wenn die Gasdiffusionsschicht, eine 
zusatzliche Lage auf dieser Gasdiffusionsschicht oder die Katalysatorschicht 
pulverformige Thermoplasten enthalten. 

Beispiel 3: 

Verwendet werden zwei einseitig nach der US 5,998,057 mit Katalysator 
beschichtete Gasdiffusionsschichten und eine beidseitig mit Katalysator be- 
schichtete Polymerelektrolytmembran, z. B. PRIMEA™ MEA von Gore. Alle 
Katalysatorschichten werden ein oder mehrmals mit einer 0,5 - 5%igen Naflon™ 
Ldsung bespriiht und anschliefiend getrocknet. Um durch die Losungsmittel 
verursachte Wellungen der Membran zu vermeiden, wird sie wahrend des 
Bespriihens und Trocknens auf einen feinporigen, nichtmetallischen Vakuum- 
tisch gespannt. Die beiden Gasdiffusionsschichten werden mit den katalysierten 
Seiten der Membran zugewandt, beiderseits der Membran positioniert und bei 
ca. 140° C mit bis zu 3 • 10 7 Pa (300 bar) Druck fiir etwa 2 Minuten verprefit. 
Es entsteht ein mechanisch fester Verbund. 

Beispiel 4: 

Die der Anode zugewandte Seite der Abschluftschicht 13 wird mit einer Disper- 
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sion axis Leitrufi, expandiertem Graphit und PTFE in den beziiglich der Massen 
1 : 1 gemischten Dispersionsfliissigkeiten Isopropanol und Wasser ein- oder 
mehrmals mit Zwlschentrocknen bespriiht. Beziiglich der gesamten Feststoffe 
betragt der Anteil an PTFE typischerweise 3 bis 10 %. Das Massenverhaltnis von 
Graphit und Leitrufi kann in weiten Grenzen variiert werden. Die Trockenmasse 
der Spriihschicht betragt etwa 0,5 bis 3 mg/cm 2 . PTFE dient hier nur als Hilfs- 
binder fiir die Schicht wahrend der Verarbeitung. 

Ein wie in Beispiel 1 verwendetes verdiinntes Kunstharz (z. B. Epoxidharz) wird 
in geeigneter Menge auf die zuvor beschriebene Schicht aufgespriiht. An- 
schliefiend werden die Losungsmittel abgedampft. Wahrend beider Spriih- 
vorgange sollte der Dichtungsbereich der spateren Zelle ausgespart bleiben. 

Als Randabdichtung fiir die Zelle wird eine Kleberaupe aus heifihartendem 
Silikon am Umfang der Anode auf die Abschlufischicht aufgetragen. Die MEA 
wird genau positioniert, auf die Abschlufischicht aufgesetzt mid mit dieser heifi 
verprefit, bis die Kunststoffe ganz oder teilweise ausgehartet sind. Typische 
Driicke liegen im Bereich von 10 6 bis 3 • 10 7 Pa (10 bis 300 bar), die Temperatur 
richtet sich nach den Erfordernissen zur Ausharttuig von Epoxidharz und 
Silikon. 

Als Endprodukt dieses Verfahrensschrittes liegt ein anodenseitig gasdichter 
mechanisch fester Verbund aus MEA und Abschluflschicht vor. Der Kathoden- 
stromableiter kann nachtraglich laminiert werden. 

Beispiel 5: 

Eine planare Doppelzelle gemafi Fig. 3 von grundsatzlich an sich bekannter 
Bauart (z. B. WO 95/17772) mit verbundenen Anodenraumen imd zwei gegen- 
tiberliegenden Kathoden wird bevorzugt mit Hilfe einer doppelseitig mit Metall 
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beschichteten Elektronikplatine aufgebaut. Die durchgehenden oder unter- 
brochenen Metallschichten der Platine werden wie in Beispiel 1 beschrieben mit 
einem Komposit aus Polymeren mit verschiedenen Kohlenstoffmaterialien 
beschichtet. Es entsteht somit eine doppelte Abschlufischicht. Auf beiden Seiten 
5 dieser Schicht werden Membran-Elektroden-Einheiten mit Stromableitern nach 

einem der oben genannten Verfahren angebracht und abgedichtet. Eine 
Wasserstoffzu- und eventuell -abflufibohrung verbindet und versorgt die beiden 
Anodenraume. Ober- und Unterseite dieser planaren Anordnung bestehen aus 
Kathoden. Da die Metallschichten der beiden Anoden elektrisch isoliert sind, 
1 0 konnen die beiden Zellen in Reihe geschaltet werden und liefern so eine fur viele 

Anwendungen erforderliche hohere Spannung. 
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Patentanspriiche : 

1 . Brennstoff zeUenanordnung, enthaltend mindestens eine Polymerelektrolyt- 
Membran-(PEM)-Brennstoffzelle mit einer zwischen einer Kathoden- und 
einer Anodenkatalysatorschicht (5, 7) angeordneten Polymerelelctrolytmem- 
bran (6), beiderseits hiervon angeordneten Gasdiffusionsschichten (4, 8) 
und an wenigstens einer der Gasdiffusionsschichten anliegend wenigstens 
einer Abschlufischicht (13), dadurch gekennzeichnet, dafi die Membran (6), 
die Katalysatorschichten (5, 7), die Gasdiffusionsschichten (4, 8) und die 
wenigstens eine Abschlufischicht (13) der Brennstoffeelle mechanisch fest 
und elektrisch leitfahig bzw. elektrochemisch aktiv ganzflachig durch 
chemische Bindemittel miteinander verbunden sind. 

2. Brennstoffzellenanordnung nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dafi 
die Bindemittel Polymere und/oder Thermo- und/oder Duroplaste sind. 

3. Brennstoffzellenanordnung nach Anspruch 1 oder 2, mit einer Mehrzahl 
von als Stapel angeordneten Brennstoffzellen, dadurch gekennzeichnet, dafi 
die Zellen des Stapels durch ionenleitende Polymere und/oder Thermo- 
und/oder Duroplaste miteinander verbunden sind. 

4. BrennstoffzeUenanordnung nach einem der Anspriiche 1 bis 3, dadurch 
gekennzeichnet, dafi die Brennstoffzelle eine Abschlufischicht (13) auf- 
weist, die eine durchgehende oder imterbrochene Metallschicht (2) enthalt, 
die zumindest anodenseitig mit einer Schicht (3) aus Kohlenstoffmateria- 
lien und Thermo- tmd/oder Duroplasten versehen ist. 

5. BrennstoffzeUenanordnung nach dem auf Anspruch 1 oder 2 riickbezogenen 
Anspruch 4, dadurch gekennzeichnet, dafi mehfere Zellen planar auf einer 
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gemeinsamen Abschlufischicht (13) angeordnet sind. 

6. BrennstoffzeUenanordnung nach einem der Anspriiche 4 oder 5, dadurch 
gekennzeichnet, dafi die Abschlufischicht (13) ein gegen mechanische 

5 Verwindung stabiles Substrat (1) besitzt. 

7. BrennstoffzeUenanordnung nach Anspruch 6, dadurch gekennzeichnet, dafi 
das Substrat (1) der Brennstoffzelle aus einer Elektronikplatine mit 
aufgedruckten Leiterbahnen oder mit einer durchgehenden Metallschicht 

10 (2) besteht. 

8. BrennstoffzeUenanordnung nach einem der Anspriiche 3 bis 7, dadurch 
gekennzeichnet, dafi die Abschlufischicht (13) einerseits und die Baueinheit 
aus der Membran (6), den Katalysatorschichten (5, 7) und den 

15 Gasdiffusionsschichten (4, 8) andererseits mit Thermo- und/oder Duropla- 

sten leitfahig und mechanisch fest miteinander verbtmden sind. 

9. BrennstoffzeUenanordnung nach Anspruch 1 bis 8, dadurch gekennzeich- 
net, dafi die Brennstoffzelle einen kathodischen Stromableiter (9) aufweist, 

20 der mit der Baueinheit aus der Membran (6), den Katalysatorschichten (5, 

7) und den Gasdiffusionsschichten (4, 8) mit Thermo- und/oder Duropla- 
sten leitfahig und mechanisch fest verbtmden ist. 

10. Verfahren zur Herstellung einer BrennstoffzeUenanordnung nach einem der 
25 Anspriiche 1 bis 9, die mindestens eine Polymerelektrolyt-Membran- 

Brennstoffzelle mit einer zwischen einer Kathoden- imd einer Anodenkata- 
lysatorschicht (5, 7) eingeschlossenen Polymerelektrolytmembran (6) und 
beiderseits hiervon angeordneten Gasdiffusionsschichten (4, 8) umfafit, 
dadurch gekennzeichnet, dafi die Membran (6), die Katalysatorschichten 
30 (5, 7), die Gasdiffusionsschichten (4, 8) und die Abschlufischicht(en) (13) 
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der Brennstoffzelle mechanisch fest und elektrisch leitfahig bzw. elektro- 
chemisch aktiv durch ionenleitende Polymere und/oder Thermo- und/oder 
Duroplaste verbunden werden. 

11. Verfahren zur Herstellung einer BrennstoffzeUenanordnung nach Anspruch 
10, dadurch gekennzeichnet, daft man die Brennstoffzelle mit einer 
Abschluftschicht (13) versieht, die eine durchgehende oder unterbrochene 
MetaUschicht (2) enthalt, die man zumindest anodenseitig mit einer Schicht 
(3) aus Kohlenstoffmaterialien und Thermo- und/oder Duroplasten ver- 
sieht. 

12. Verfahren zur Herstellung einer Brennstoffzellenanordnung nach Anspruch 
10 oder 11, dadurch gekennzeichnet, daft man die Brennstoffzelle mit einer 
Abschlufischicht (13) versieht, die ein gegen mechanische Verwindung 
stabiles Substrat besitzt. 

13. Verfahren zur Herstellung einer BrennstoffzeUenanordnung nach Anspruch 
12, dadurch gekennzeichnet, daft man als Substrat (1) eine Elektronik- 
platine mit aufgedruckten Leiterbahnen oder mit einer durchgehenden 
MetaUschicht (2) verwendet. 

14. Verfahren zur Herstellung einer Brennstoffzellenanordnung nach einem der 
Anspriiche 10 bis 13, dadurch gekennzeichnet, daft man die Membran (6), 
die Katalysatorschichten (5, 7) und die Gasdiffusionsschichten (4, 8) der 
Zelle mit den ionenleitenden Polymeren und/oder den Thermo- und/oder 
Duroplasten durch Heifipressen verbindet. 

15. Verfahren zur Herstellung einer Brennstoffzellenanordnung nach einem der 
Anspriiche 10 bis 14, dadurch gekennzeichnet, daft man die Brennstoffzelle 
mit einer Abschlufischicht (13) versieht, die man mit der Baueinheit aus 



0193354A2_I_> 



WO 01/93354 



PCT/EP01/06175 



17 

der Membran (6), den Katalysatorschichten (5, 7) und den Gasdiffusions- 
schichten (4, 8) durch Thermo- tuid/oder Duroplaste bevorzugt durch 
HeilSpressen leitfahig und mechanisch fest verbindet. 

5 16. Verfahren zur Herstellung einer Brennstoffeellenanordnung nach einem der 

Anspriiche 10 bis 15, dadurch gekennzeichnet, daft man die Baueinheit aus 
der Membran (6), den Katalysatorschichten (5, 7) und den Gasdiffusions- 
schichten (4, 8) mit einem kathodischen Stromableiter (9) durch Thermo- 
und/oder Duroplaste bevorzugt durch Heifipressen leitfahig und mecha- 
1 0 nisch fest verbindet. 
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(57) Abstract: The invention relates to a fuel cell system containing at least one polymer-electrolyte membrane (PEM) fuel cell 
ff) with a polymer-electrolyte membrane (6) placed between a cathode catalyst layer (5) and an anode catalyst layer (7). The fuel cell 
also comprises gas diffusion layers (4, 8), which are located on both sides of the polymer-electrolyte membrane, and comprises at 
least one terminating layer (13), which rests against at least one of the gas diffusion layers. The fuel cell system is characterized in 
^ that the membrane (6), the catalyst layers (5, 7), the gas diffusion layers (4, 8) and the at least one terminating layer (13) of the fuel 
cell are, over their entire surfaces, joined to one another in a mechanically fixed, electrically conductive or electrochemical ly active 



manner by means of chemical bonding agents. The laminating processes are particularly suited for the use of PEM fuel cells in the 
^ mobile domain and for a planar configuration of the individual cells, in which a number of individual or double cells are adjacently 
located on a flat or curved surface. 



(57) Zusammenfassung: Brennstoffzellenanordnung, enthaltend mindestens eine Polymerelektrolyt-Membran-(PEM)-Brennstoff- 
zclle mit einer zwischen Kathoden- und einer Anodenkatalysatorschicht (5, 7) angeordneten Polymerelektrolytmembran (6), beider- 
seits hiervon angeordneten Gasdiffusionsschichten (4, 8) und an wenigstens einer der Gasdiffusionsschichten anliegend 
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wenigstens einer AbschluBschicht (13), dadurch gekennzeichnet, daG die Membran (6) die Katalysatorschichten (5, 7), die Gasdiffu- 
sionsschichten (4, 8) und die wenigstens eine AbschluBschicht (13) der Brennstoffzelle mechanisch fest und elektrischleitfahig bzw 
elektrochemisch aktiv ganzflachig durch chemische Bindemittel miteinander verbunden sind. Die Laminierungsprozesse eignen 
sich insbesondere bei dem Einsatz von PEM-Brennstoffzellen im mobilen Bereich sowie bei einer planaren Anordnungen der einzel- 
nen Zellen, bei denen sich eine Mehrzahl von Einzel-oder Doppelzellen nebeneinander auf einer ebenen oder gekrummten Flache 
befinden. 
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